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主 論 文 題 名： 
Integration of Ionophore-Based Ion-Selective Optodes 
into Paper-Based Sensing Platforms for Optical Cation Detection 
（カチオンの光学検出のためのイオノフォアに基づいたイオン選択性オプトードの 
紙基板分析プラットフォームへの応用） 
 
（内容の要旨） 
簡便かつ迅速なカチオンの定量は医療・環境分析など様々な分析化学の分野での応用
で求められている．そのため，イオノフォアを用いたイオン選択性オプトード (ISO) は，
分析対象としているイオンの選択的な光学分析が可能であることからも，これまでに広
く学術分野で研究されてきた．ISOの応答はイオン交換平衡反応に基づいており，疎水
性 pH指示薬（クロモイオノフォア）の H+を利用することで分析対象イオンの濃度応答
を得るため，液体試料の pHの影響を受けてしまう. そのため, ISOのセンサーとしての
実応用性を改善するためには, この pH 依存性を克服しなければならない．そこで本研
究では，ISOの pH依存性を克服するとともに，近年注目されている分析基板である「紙」
と ISOをインクジェット印刷技術によって組み合わせることに成功した．本博士論文で
は，ISOによる分析における課題である，(1) pH依存性の解決 (第 2章，第 3章)，(2) 比
色分析の定量における利便性の向上 (第 4章) について言及した． 
第 1章では，最新の研究動向と本研究の優位性について述べた． 
第 2章では，従来の ISO膜を紙にするとともに，pHを制御する機能を持たせること
でこれまでの ISO を用いた分析における課題である「pH依存性」を解決した．また，
イオン交換平衡反応を確立するために，デバイス全体をラミネート加工することで分析
試料の蒸発を抑制した．そして，ISOに基づいた反応系における分析対象のカチオンと
セルロース紙基板材料の相互作用についても定量的に言及した． 
第 3章では，pHの影響を受けない ISOによる新規カチオン分析に関して述べた．従
来の H+の脱離によって色変化を示すクロモイオノフォアの代わりに，正電荷を帯びたソ
ルバトクロミック蛍光色素を導入することで，H+が反応に関わらない紙基板 ISO の反
応系の開発に成功した．そして，ISOを構成する全ての分析試薬を直接ワックスのパタ
ーニングされた紙デバイスに印刷することにより，分析時間の短縮を達成した． 
第 4章では，「色変化した線の長さ」を濃度応答として用いることで，ISOによる定
量分析における更なる利便性の向上について述べた．界面活性剤を用いたミセルに ISO
の分析試薬を内包させることで，家庭用サーマルインクジェットプリンターを用いた印
刷による高再現性かつ大量生産可能なデバイスの作製を可能とした．また，分析試料の
イオン強度を増加させるために電解質塩を予めデバイス基板上に配置し，分析対象のカ
チオンとデバイス基板である紙との相互作用を抑制し，デバイスの分析感度の改善を達
成した．そして，開発したデバイスを用いて飲料水または水道水中における Ca2+濃度の
簡便な定量を達成した． 
第 5章に，結論として本博士論文での各章で得られた内容をまとめ，本研究の成果と
展望を要約した． 
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Thesis Summary 
Simple and rapid quantification of cations is required in various fields of analytical 
chemistry. Therefore, ionophore-based ion-selective optodes (ISOs) have been extensively 
studied as powerful optical chemical sensors. The response function of ISOs relies on an 
ion-exchange equilibrium reaction involving protons of lipophilic pH indicators 
(chromoionophores) as reference ions. Due to the use of H+-responsive 
chromoionophores, ISOs suffer from inherent pH-dependence, which must be overcome 
for practical applications. This thesis focuses on the integration of ionophore-based ISOs 
into paper-based cation-sensing platforms by means of inkjet-printing technology, providing 
solutions for two main challenges: (i) the pH dependence of ISOs (chapters 2 and 3) and (ii) 
the requirement of analytical instruments for colorimetric signal readout (chapter 4). 
Chapter 1 summarizes the general background and the research motivation. 
Chapter 2 describes the integration of a classical film-based ISO into a paper-based 
sensing platform together with a pH-buffering function. The establishment of an 
ion-exchange equilibrium was achieved by eliminating evaporation of sample liquid through 
whole device lamination. The influence of the interaction between analyte cations and 
cellulosic paper substrates on the ISO response has been quantitatively investigated. 
Chapter 3 describes a new class of pH-independent cation-sensing system on a paper 
substrate. A positively charged fluorescent solvatochromic dye was used as alternative to a 
conventional H+-responsive chromoionophore, eliminating the pH-dependence of 
ISO-based assays. All sensing components were directly inkjet-printed onto wax-patterned 
paper wells to fabricate “plasticizer-free” ISOs, resulting in reduced assay times. 
Chapter 4 describes an instrument-free “distance-based” quantitative signal readout 
approach for ISOs. ISO nanospheres in the form of surfactant-based micelles have been 
reliably deposited on paper substrates with a simple thermal office inkjet printer. 
Pre-deposition of electrolytes providing an increased ionic strength environment after 
sample application resulted in improved assay sensitivity by reducing the interaction 
between cationic analytes and the paper substrate. The developed devices were applied to 
the quantification of Ca2+ in drinking and tap waters. 
Chapter 5 summarizes the results of this thesis and a future outlook. 
